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ggtjjet der Erfindunq 



Die Erfindung baflndet slch auf dem Gebiet der Mikroreakdonsbauteile und M« 
neuen Chipreaktor im Mikroformat zur raschen Ermltdung geeigneter geometnstfer Para 
L Aus«hrungsformen e<nes Mikroreaktc« sowie geeigneter Reakdonsbedingungen 
fur die Durchfuhrung von Reakdonen Im MikromaBstab. 



stand i"Tedinik 

Unter dem Begriff Mikrosbukturreaktcr sind dem Fachmann Mikrosm^pparate fur Che- 

mische Prozesse gelauflg, deren Kennzelchen es 1st, da* mindesfcns e,ne der dre, Raumd, 

lelonen des Reakbonsraumes eine Abmessung ,m Bereich von im 

und die sich damit durch eine hohe ubertragungsspezifische innere Oberflache, kurze Ver 

11, der Reaktanden und hobe spezmscbe Warme- und Sto^^~ a 

zeichnen. Beispielhaft sei auf die europaische Pa.enanme.dung EP ONWM « 

verwiesen, in der die Russlgphasenoxldabon organischer Vertandungen mmm 

tor bestehend aus einer Schar von paraiieien Reakdonskanaien beschneben 

akioren konnen dabei zusatzlich mikroelektronische Komponenten ate Besttnd^e 

enmalten. Im Untied zu bekannten mikrcanalybstfcen Systemen bestehtbe ^den Mfc- 

ro reaktoren keineswegs die Notwentf,gkeit, dass alle iateralen Dimens,onen des MM* 

raumes Im pm-Bereich liegen. ^elmehr werden dessen Abmessungen auss*!^* dur* 

die Art der Reakdon besdmmt. Dementeprechend kommen fur besbmmte 

so,*e MikroreaKtoren in Prage, be, denen eine gewisse Zah, von Mi^nafen »*und* 

werden so dass Mikro- und Makrokanale bzw. parallel Betrieb e,ner Vlelzahl von M,kroka 

^nebeneinander voriiegen kdnnen. Vorzugsweise sind die 

angeordnet, urn einen hohen Durchsatz zu ermoglichen und den Druckvertust so genng we 
mdglich zu halten. 
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M,kroreaktoren konnen ganz unterschiedliche Ausfuhrungsformen aufweisen, d.h. sich in der 
geometrischen Anordnung der Reaktionsraume, deren geometrischer Abmessungen sowie 
der Art we.tere Funktionselemente, z.B. statischer Mischer, unterscheiden. Dem Fachmann 
.st selbstverstandlich War, dass die Ausfuhrungsform des Mikroreaktors einen unmittelbaren 
Emfluss auf Ausbeute und Selektivitat der Reaktion besitzt. Urn aber die geeignet3te Aus- 
fuhrungsform fur jede Reaktion zu ermitteln, besteht bislang nur die Moglichkeit, jeden ein- 
zelnen der bekannten, jeweils einzeln vorliegenden Mikroreaktoren zu testen, was freilich mit 
einem hohen Zeitaufwand verbunden ist. 

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung hat daher darin bestanden, diesem Umstand abzu- 
helfen und ein Bauteil zur Verfugung zu stellen, mit dessen Hilfe die opf male Ausfuhrungs- 
form eines Mikroreaktors sowie geeignete Reaktionsbedingungen in kurzester Zeit und mit 
geringstem technischen Aufwand ermittelt werden konnen. 



Beschreibunn der Erfindung 

Gegenstand der Erfindung ist ein Chip-Reaktor, bestehend aus einem Trager mit mindestens 
zwe. in ,hrer Ausfuhrungsform unterschiedlichen Mikroreaktionssystemen („Kanalen«) die 
jeweils mindestens einem Mikroreaktionsraum, mindestens einen Zulauf fur die Edukte' und 
mindestens einen Ablauf fur die Produkte aufweisen, und dabei unabhangig voneinander 
betrieben Oder genutzt werden konnen. 

Das Wesen der Erfindung besteht darin, dass sie exemplarisch in einem miniaturisierten 
Bauteil eine Vielzahl von denkbaren Ausfuhrungsformen von Mikroreaktoren in sich vereinigt 
Unter Ausfuhrungsform soil in diesem Zusammenhang vor allem die geometrische Anord- 

< nung der Mikroreaktionssysteme bzw. -reaktionsraume (vorzugsweise Kan3le) sowie deren 
geometrische Abmessungen verstanden werden, aber auch die Art und Weise und der geo- 
metrische Ort, mit der die Vermischung der Reaktionspartner erfolgt. Als weitere Variable 
kommt die Moglichkeit hinzu, die Reaktion zonenweise unterschiedlich zu kuhlen Oder zu 
heizen. Auf diese Weise lassen sich eine Vielzahl von Prozessparametern variieren, wie bei- 
sp,elswe.se die Eduktkonzentration, das Stoffmengenverhaltnis der Edukte zueinander der 
Einsatz von Losungsmitteln und anderen Hilfestoffen, die Durchsatzmengen, die Venveilzeit 
untersch,edliche Verweilzeit in einzelnen Zonen sowie die Reaktionstemperaturen in den ein- 
zelnen Zonen. Der neue Chip-Reaktor bietet somit die Moglichkeit, durch problemloses An- 
steuern der einzelnen Mikroreaktionsraume eine Vielzahl von moglichen Ausfuhrungsformen 

von Mikroreaktionssystemen im Hinblick auf ihre Eignung in Russigphasenreaktionen und die 
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Opumierung der Versuchsergebnisse zu erproben, um au f diesem Wege eine Vielzah, von 
Expenmenten wesendich schne-ler und n* geringerem Aufwand durchzlhren . 



5 ChiD-Reakfnr 



I n TT T AUSf * rUn9sfom ' s « * Chip-Reaktor einen Silizium-Glas-Verbund 
dar, ,n weichem d,e Struktur und Ma6e der Mikronaakdonssyaeme vorgegeben sind AteTa 
bve Matenalkombinadonen sind Silizium-Silizium, Glas-Glas, Ma^iTZJlSET 

0 ~ K zr r r r amik ™ Bn * * ~ "~ 

71 r 7 t""^ 969 ^ m * 9 «* « *** Chips mit I* zu too, vo-zugs- 
Z^£."J!? ,nSbeSC " dere 10 bis 25 ^ «• Strung des beisrteiswel 
^ v^ugsw^e etwa 400 pm starken Silizium-Wafers erfolgt dabei vorzugsweise 
f rr^T^ MikrosbuWuri -^- 1~. Attechniken, z.B. dem rLvem 

™, ° n h n9 " } ' " SfeUm * Stn-kturen unabblgigvon 

(1993)]. D,e Strukturen zeichnen slch dabai durch Abmessungen von 50 bis 150^ vor- 

£TT ™ ErflndUn9 Wn *" n * r """-—n kbnnao. Began in der 

Gro6enordnung von 20x20 bis 15 00xl500 und insbesondare lOOxiOO bis 300^300 urn' 
w,e d,es beispieisweise auch von Burns et ai. in T ra „s ,chemE ZZOU. 206 X, ais' 

st wT Z " Vere ° r9Un9 *■ ^"onsriume SkJndlZ * 

3 S S ~ " a " *" daf0r " durcngeatzt. Nacb der SfrukbTelg Z 

Tnh ^ " * a ' S SPe2ie " en *-«««B*™n als vorteilnaft ervrfesen Z 

de Oberflache der Reakuonsraume bzw. Kanale eine geschiossene SKVSrttcht zu eTlen 

T" "!T elne s,arke TOn 50 Ws »»««—« » iT« £T 

racht zu Wechselwrkungen der Edukte Oder Produkte mit dar Si-Oberflache und ^amir Z 
TTT 9ar 2 ~*~- komm t 

des Wafers ,n sauerstoffhalbger Atmospnare auf ca. 1000°. Damit kommt es zu ainer Reakd 
on zwscen Siiizium und Saue^fT unter Ausbildung einar Oddschich tZ <ZZ^, 
~" aiso insbesondare aucn in den Kana,-^^ 

0»*bon handed as s,ch urn einan Wurzaipnozess, d.h. die SiO^t wachst quasi in den 
Wafer h ne,n, und kommt bai einer basdmmten -pefe zum SBIIstand, da an dar OberfljZ 
ke,n S,„ a um mehr zur Oxidabon zur VerfOgung steht. Das Verfahren i* geeignel ^ dicl 
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und exzellent haftende, weil stofflich mit dem Silizium verbundene Si0 2 -Schichten zu erzeu- 
gen. AuBerdem bleibt der Wafer dabei bondbar, d.h. er kann weiterhin mit anderen Wafern, 
z.B. aus Glas oder Si verbunden werden. Generell sind auch andere Verfahren zur Beschich- 
tung geeignet, z.B. PVD-Verfahren (Physical Vapor Deposition), solange das Material dabei 
5 bondbar bleibt. Zum Abschluss wird der strukturierte und durch Beschichtung inertisierte 
Silizium-Wafer schlieBlich durch ein geeignetes Verfahren, z.B. anodisches Bonden, mit ei- 
nem weiteren Wafer, z.B. aus Glas, vorzugsweise Pyrex-Glas, verbunden und die einzelnen 
Stromungskanale dicht zueinander verschlossen. 



D In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der Erfindung gliedert sich der Chip-Reaktor in eine 
Oder mehrere Mischzonen, eine oder mehrere Reaktionszonen, eine oder mehrere Misch- 
und Reaktionszonen, eine oder mehrere Kuhlzonen oder beliebige Kombinationen davon.. 
Vorzugsweise weist der Chip-Reaktor drei Zonen, namlich zwei Reaktions- und eine Kuhlzone 

W J auf, wodurch in diesem Fall eine zweistufige Reaktion in flussiger Phase effizient untersucht 

5 werden kann. In der ersten Zone erfolgt dabei die Vermischung zweier Reaktionsteilnehmer 
sowie deren Reaktion, in der zweiten findet die Reaktion zwischen dem Produkt der ersten 
Zone und einem weiteren Edukt statt, wahrend in der dritten der Abbruch der Reaktion 
durch Absenken der Temperatur bewirkt wird. Dabei ist es nicht zwingend erforderlich, die 
erste und die zweite Reaktionszone thermisch streng voneinander zu trennen. Wenn namlich 

o die Zugabe eines weiteren Reaktionspartners erforderlich ist oder anstelle eines Mischungs- 
punktes mehrere gewiinscht werden, kann dies uber die Zone 1 hinaus auch noch in der 
Reaktionszone 2 stattfinden. Beispiele hierfur finden sich in den Kanalen 16 und 19 gemaB 
Abbildung 1. Die Mikroreaktionssysteme konnen dabei sequentiell oder aber gleichzeitig, d.h. 
parallel mit jeweils definierten Eduktmengen betrieben werden. 

:5 

^ Eine weitere Moglichkeit, wie sich die Mikroreaktionssysteme in ihrer Geometrie unterschei- 
den konnen, besteht im Mischungswinkel, unter dem die Edukte aufeinander treffen und der 
zwischen 15 und 270° und vorzugsweise 45 bis 180° liegen kann. Des weiteren ist es mog- 
lich, jede der drei Zonen unabhangig voneinander zu kiihlen oder zu heizen bzw. die Tem- 

(0 peratur innerhalb einer Zone beliebig zu variieren, wobei die Reaktionsraume in diesem Bei- 
spiel Kanale darstellen, deren Lange pro Zone 10 bis 500 mm betragen kann. In Tabelle 1 
sind die Geometrien der Kanalsysteme gemaB Abbildung 1 naher erlautert: 
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Tabelle 1 

Charakterisierung der Kanalsysteme gemaB Abbildung 1 



Kanal 


Zone 1 


Zone 2 


Kanallange 
mm 


Kanalbreite 
urn 


Mischwinkel 
Grad 


Kanallange 
mm 


Kanalbreite 
Mm 


Mischwinkel 
Grad 


1 


10 


75 


90 


25 


75 


90 


2 


10 


75 


90 


100 


75 


90 


3 


10 


150 


90 


25 


150 


90 


4 


10 


150 


90 


50 


10 


90 


5 


30 


75 


90 


50 


75 


90 


6 


30 


75 


90 


100 


75 


90 


7 


30 


150 


90 


50 


150 


90 


8 


30 


150 


90 


100 


150 


90 


9 


10 


150 


90 


50 


300 


90 


10 


30 


150 


90 


50 


300 


90 


11 


10 


300 


90 


50 


300 


90 


12 


1U 


75 


45 


50 


75 


45 




30 


75 


180 


50 


75 


180 


14 


30 


150 


180 


50 


150 


180 


15 a) 


10-25 


150 


90 


50 


150 


90 


16 a) 


10-25 


300 


90 


50 


300 


90 


17 b > 








35 


150 


45 


18 


10 


300 


180 


25 


300 


180 


19 c) 


10/20/30 


3x 150 


3X 180 


50 


300 


90 



5 a) dreistufige Zugabe 

b) gemeinsamer Mischungspunkt fur drei Edukte 
W c) drei unabhangige Systeme 



0 Sandwich- Bauweise 

Die Komplettierung des Chips zum fertigen Chip-Reaktor erfolgt in einer besonderen Aus- 
furhungsform in Sandwich-Bauweise, wie sie in Abbildung 2 wiedergegeben ist. Der Chip ist 
dabei eingebettet in einem Manifold aus einem geeigneten vorzugsweise inerten Material, 
15 z.B. PTFE, welches an der Unterseite fur jedes Mikroreaktionssystem die Zulaufe fur die E- 
dukte, Ablaufe fur die Produkte und an der Oberseite Moglichkeiten zur optischen Einsicht 
und damit zum online-Reaktionsmonitoring durch den Glas-Wafer hindurch auf die unter- 
schiedlichen Zonen besitzt. Der Chip wird dabei von beiden Seiten mit einer Rachdichtung, 
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beispielsweise aus dem Material Gore-tex® GR10 belegt. Das Manifold fur die Edukt- 
Zufuhrungen und Produkt-Abfuhrungen enthalt dabei zusatzlich noch Kanale fur die Fuhrung 
von Warmetrager-Flussigkeiten. Der Warmeubergang erfolgt dabei so, dass der Warmetrager 
auf der Ruckseite des Silizium-Wafers iiber den Chip-Reaktor flieBt und damit die in den Re- 
aktionskanalen entstehende oder erforderliche Reaktionswarme effektiv ubertragt. Jede Zone 
des Wafers kann dabei mit einem anderen Warmetrager beaufschlagt werden. Die Regulie- 
rung der Temperatur kann dabei grundsatzlich auch auf jedem anderen Wege, beispielswei- 
se durch elektrische Beheizung erzielt werden. Die Temperaturen in den einzelnen Zonen 
konnen unabhangig voneinander eingestellt werden. Der Anschluss der Warmetrager an das 
Manifold des Reaktors erfolgt dabei z.B. mit Schlauchanschlussen. Der Chip-Reaktor besitzt 
eine typische Abmessung von 50 x 50 bis 150 x 150 mm. Die Realisierung der Flui- 
danschlusse an den Chip-Reaktor kann auch auf andere Art und Weise erfoloen. Beisniek- 
weise seien hier Presssitze von entsprechenden Ruidzufuhrungen an den Wafer (vorgestellt 
von Schwesinger, 4 th International Conference on Microreaction Technology, Atlanta/GA, 5-9 
Marz 2000) oder auch Klebverbindungen, unter Umstanden mit Hilfe kleiner Stutzen' ge- 
nannt. 
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:o 

Abbildung 1 : Chip-Reaktor 
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:0 

Abbildung 2 : Chip-Reaktor (Sandwich-Bauweise) 
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Oder genu* vJL^T„. ^ *" bebieben 

Chip-Reaktor nach den Ansprtichen 1 und/oder 7 — , 
*r Trager aus einen, M^J^^ TT *- 

Chip-Reaktor nach mindeaens einem der Ansoriiche i hi. a - , 

««. dess der Trager 2 bis 100 MikroreakbonsXe JUT"* 9e " mm ^ 

Chip-Reaktor nach mindestens einem der Ansprtiche 1 hk 7 „ - 

SEE ZXTZZT A ~ 1 tts 8 - — 

ander treffen. *** " ^ Misct ™9swinkel von 15 bis 270> aufein- 
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U. Chip-Reaktor nach mindestens einem dar Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekenn- 

istr die R ~ ume "* d — - * -» - ^ 

12. Chip-Reaktor nach mindastens ainem dar Anspriiche 1 bis n, dadureh oekenn- 
»«chnet dass sich die Reak*onsr 8 ume in aina odar mehrere Mischzo^ iTZr 
*" "-*—«. eina odar mahrara Misch- und ReattonszonTIe ^r 
mahrara Kiihlzonen odar ba.ieo.ge Kombinabonen davon gliadarn. 

~r ^ AnSPnJCh 12 ' *- man jade der Zo- 

nen unabhang,g von einander kiihlen Oder beheizen kann. 

14. Chip^eaktor nach mindestens ainem der Anspriiche 1 bis 13, dadurch gekenn- 

15. CNP-Reaktor nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzelchnet 
dayman d,e dann enmaitenen Mikro.akbonssystome seguenbel, L j££ 

16. ChiP-Reaktor na* mindestens einem der Anspriiche 1 bis IS, dad urc h 

Matena, beflnde, .velches an der Unterseito jeden Kana| 2u , aufe ££T 
Ablaufe ft, d,e Produkte sowie Zu- und Ablaufe «r Kuhhvasser Oder WarmebJenS 
* Un " « * <»«■, MoglichkeKen zur ophschen St u„ d 

dam,, zum onlme-Reakbonsmonitonng auf die unte^iedlichen Zonen besitT 

17. Chip-Reaktor nach Anspruch 16, dadurch gekennzelchnet, das der Chip zum Mani 
folddurchHachdichtungenabgedichtetist. 

18. Chip-Reaktor nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 17, dadurch oekenn- 
ze,ch„et, dass der Reaktor eine Abmessung von 50 x 50 bis 150 x 150 mTauCt 





C2397 



Zusa mmenf assung 



Vorgeschlagen wird ein Chip-Reaktor bestehend aus einem Trager mit mindestens zwei in 
■hrer Ausfuhrungsform unterschiedlichen Mikroreaktionssystemen („Kanalen«), die ieweils 
mmdestens einem Mikroreaktionsraum, mindestens einen Zulauf fur die Edukte und min- 
destens einen Ablauf fur die Produkte aufweisen, und dabei unabhangig voneinander betrie- 
ben Oder genutzt werden konnen. 
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